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oglichkeit, Laserstrahlung durch stimulierte Photonenemission bei der Elektron-
Ion-Rekombination zu verst

arken [1] , richtet sich das Interesse an laserinduzierter Rekom-
bination vor allem auf die spektroskopische Analyse von Rydberg-Zust

anden hochgeladener
Ionen. Experimente dazu [2, 3, 4, 5, 6, 7, 8] wurden vor allem an Ionenspeicherringen durch-
gef

uhrt, in denen kalte, intensive Ionen- und Elektronenstrahlen

uberlagert werden. Nach









ange in tieferliegende Niveaus mit einem zweiten Laser selektiv
induziert werden und damit im Rekombinationsspektrum, das die gesamte Rekombinations-
ausbeute als Funktion der Frequenz des zweiten Lasers wiedergibt, aufgel

ost werden [6, 7, 8].
Zur theoretischen Beschreibung derartiger Zweistufenprozesse wurden im Experiment [8]
die Ratengleichungen f

ur Zweiniveausysteme verwendet. Da eine Herleitung dieser Ratenglei-
chungen aus den Grundgleichungen der Quantenmechanik f

ur den Fall der Rekombination
aus dem Kontinuum bis dahin noch nicht erfolgt war, war es nicht oensichtlich, wie diese Ra-
tengleichungen f






zu einer Resonanz zusammenfallen, verallgemeinert werden m

ussen bzw. ob und inwieweit
Koh

arenzeekte in diesem Fall eine Rolle spielen. Theoretische Untersuchungen [9, 10] zu
laserinduzierter Rekombination beschr

ankten sich auf die Behandlung einfacher Spezialf

alle,
die stimulierte Rekombination in einen diskreten gebundenen Zustand mit monochromati-
scher Strahlung zeitlich konstanter Intensit

at beinhalten, ohne die Erweiterung auf den Fall
der Rekombination in eine Gruppe gebundener Zust

ande bzw. der oben beschriebenen Zwei-





onnen im Rahmen des Dichtematrixformalismus derartige Ver-
allgemeinerungen ber

ucksichtigt werden, die zeitliche Integration der daraus resultierenden
Dichtematrixgleichungen, die die Dynamik aller Kontinuumzust

ande enthalten, liee sich je-
doch nur mit erheblichem numerischen Aufwand durchf

uhren.
In dieser Arbeit pr

asentieren wir ein Verfahren, wie eektive Dichtematrixgleichungen
1
2 Kapitel 1. Einleitung
ohne Kontinuumsanteil und Ratengleichungen zur Beschreibung von stimulierten Rekombi-
nationsprozessen hergeleitet werden k

onnen. Wir zeigen, wie und unter welchen Bedingun-
gen in den allgemeinen Dichtematrixgleichungen, die laserinduzierte Rekombinationsprozesse
beschreiben, der Kontinuumsanteil eliminiert werden kann und wie und unter welchen Be-
dingungen aus den daraus resultierenden Dichtematrixgleichungen Ratengleichungen herge-
leitet werden k

onnen. Des weiteren diskutieren wir spezielle Rekombinationsprozesse, auf
die dieser Formalismus angewandt werden kann. Von besonderem Interesse ist dabei neben
der laserinduzierten Zweistufenrekombination die laserinduzierte dielektronische Rekombina-
tion, deren wesentliche Charakteristika wir mit Modellrechnungen erarbeiten. Abschlieend
wenden wir die f

ur die Zweistufenrekombination hergeleiteten Gleichungssysteme auf das
eingangs beschriebene Experiment an, um zu untersuchen, inwieweit die Dichtematrixglei-
chungen bzw. die Ratengleichungen in der Lage sind, das Rekombinationsspektrum eines





Wir betrachten ein atomares System bestehend aus einem Kontinuum von Zust

anden jci
oberhalb der Schwellenergie E
0
und einer Gruppe diskreter Zust

















Abb. 2.1: Schematische Darstellung des atomaren Systems













































































die spontanen Zerfallsraten der Zust








ange innerhalb dieses Niveausystems, z.B. den Beitrag spontaner




ange zu schwach sind







In Rekombinationsprozessen bendet sich das System anfangs im Kontinuum. In einem
allgemeinen Rekombinationsexperiment ist es allerdings nicht m

oglich, den Anfangszustand









Anfangszustand\ wei, sind die Wahrscheinlichkeiten p
c
, das System





ussen wir daher die Dichtematrix  verwenden, die der Gleichung
d
dt





ugt. Die Anfangsbedingung lautet damit










angen sollte, seien die Zust

ande jci so gew

ahlt,
da (t = 0) eine Diagonalmatrix ist.)
Strenggenommen ist so eine Anfangsbedingung nicht normierbar. In realistischen Anwen-
dungen allerdings wird das atomare System

ublicherweise in einem begrenzten Volumen V






lauten sollte. Damit lautet die Normierungsbedingung f






















wobei jki den Impulseigenzustand zum Eigenwert k bezeichnet.











































































































































































ur alle i; j = b; c.
2.2 Elimination des Kontinuums







zu eliminieren, verwenden wir die










































































































































































onnen wir dieses Glei-




osen. In einem ersten Anlauf vernachl

assigen
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onnen wir die Pol-Approximation durchf

























, den Wert des Imagin















! 0 durch. Die Anwendung dieses


















































































































































































































so lautet (2.22) nach der Laplace-R































































ohnlich sehr klein in realistischen Systemen), die nicht nur die
Besetzung im Zustand jbi, sondern auch die Koh












ur alle c dasselbe Gleichungssystem, wenn man, von
der Schr

odinger-Gleichung ausgehend, das Kontinuum im Amplitudenformalismus eliminiert
und das resultierende Gleichungssystem in den Dichtematrixformalismus transformiert (ein
Spezialfall von (2.30) mit p
c









(2.18 { 2.19) hinausgeht.
Wir beginnen mit (2.18), vernachl









Modikation des Kontinuum-Anteils aufgrund der Diskret-Kontinuum-Kopplung bewirkt)
und f

uhren die Pol-Approximation in den verbleibenden Kontinuum-Integralen durch. Unter










































































einem iterativen Verfahren gefunden werden: Die L

osung erster Ordnung erh

alt man, indem




































Dieser Ausdruck stellt bereits eine Korrektur von (2.20) dar, da der komplexe Pol hier ge-
gen

uber (2.20) modiziert ist. Sofern die Pol-Approximation in den Kontinuum-Integralen
in (2.21) immer noch gerechtfertigt ist, f








in den Kontinuum-Integralen in (2.23 { 2.26), die diese Gr








mit der Kontinuum-Energie gering variieren.
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Abgesehen davon erh





, indem man (2.33)
























































































































































































































































































































achtliche Variation aufweist, k









































































































































































































































Wir sehen, da die Korrektur erster Ordnung von (2.30) im wesentlichen die Ableitungen der
Diskret-Kontinuum-Matrixelemente und der Anfangsverteilung nach der Kontinuumsenergie






























), spielen diese Korrekturen
eine untergeordnete Rolle und wir k

onnen schlufolgern, da die Dichtematrixgleichungen
(2.30) das betrachtete System sehr gut beschreiben.









j. In diesem Fall m

ute
man die Matrixgleichung (2.31) exakt l

osen. Solange die daraus resultierenden Eigenfrequen-




















zu stark variieren sollten, w

urde das ge-
samte Konzept der Pol-Approximation scheitern. In diesem Fall kann das Kontinuum nicht
vollst

andig eliminiert werden, man m

ute daher im allgemeinen die Kontinuumsdynamik in
den Dichtematrixgleichungen beibehalten.
2.4 Ratengleichungen
In einem speziellen Rekombinationsproblem kann (2.30) im Prinzip analytisch gel

ost werden.
In praktischen Situationen k

onnte es allerdings vorkommen, da eine numerische L

osung
von (2.30) sinnvoller erscheint; wenn zum Beispiel die Anzahl der aneinander gekoppelten
Zust









(Obwohl die Laplace-Transformation in diesem Fall nicht durchgef

uhrt werden kann, stellt



















In diesem Fall k

onnte es von Nutzen sein, Ratengleichungen zu studieren, die aus (2.30)






(Man beachte, da Ratengleichungen im allgemeinen wesentlich schneller numerisch integriert
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werden k






angt ab von den relativen Gr
















und von deren Zeitabh

angigkeit. An dieser Stelle werden wir die direkte Methode, Raten-
gleichungen herzuleiten, aufzeigen, die g






j und die zeitliche Variationsrate


















In diesem Fall k

















































































durch t in den Termen innerhalb der Klammer an und erweitern die obere Integrationsgrenze





































ur b 6= b
0
.
Setzen wir diesen Ausdruck in (2.30) f

































































































Um den Einu der Anfangsverteilung in den Dichtematrixgleichungen (2.30) und in den





). Auerdem nehmen wir an, da 
c










































































































Unter Verwendung dieser neuen Gr















































































































































































































, so sehen wir, da abgesehen vom spontanen Zerfall 
b
Re-












= 0 der einzige Unterschied in der Gleichgewichtsbesetzung in jbi, die im Ionisati-











ucksichtigen, da im allgemeinen verschiedene An-
fangsbedingungen vorliegen. Nur wenn im Ionisationsproze 
bb




ur alle jbi gilt,
ist die zeitliche Entwicklung von 
bb






Eine detailliertere Diskussion von (2.54) wird in Kap. 3.2 durchgef

uhrt, wo wir laserindu-






3.1 Rekombination in einen diskreten gebundenen Zustand
3.1.1 Allgemeine Theorie
Wir wenden jetzt diesen Formalismus auf spezielle Probleme im Zusammenhang mit laserin-
duzierter Elektron-Ion-Rekombination an. Der einfachste Spezialfall, den man sich vorstellen
k

onnte, ist laserinduzierte Rekombination in einen diskreten gebundenen Zustand. In diesem
Fall besteht unser System aus dem Kontinuum und einem diskreten Zustand jbi mit der
Energie E
b
, der durch das Laserfeld











an das Kontinuum gekoppelt ist (Abb. 3.1). Wie in Kap. 2 ber

ucksichtigen
wir spontanen Zerfall von jbi und den Kontinuumzust











Abb. 3.1: Schematische Darstellung des atomaren Systems
12
3.1. Rekombination in einen diskreten gebundenen Zustand 13
Die Kopplungsmatrixelemente des Hamiltonoperators lauten in der Dipol-N

aherung







= hbj jci das Dipolmatrixelement zwischen jbi und jci ist. Unter Verwendung der













Um ein Dichtematrixgleichungssystem wie (2.10 { 2.12) mit zeitunabh

angigen Kopplungs-
matrixelementen zu erhalten, f





:= hbj  jbi; (3.4)

cb



























































































































+ ! in (3.8) ein, so sehen wir, da dieses Gleichungssystem
einen Spezialfall von (2.10 { 2.12) darstellt.
Alternativ dazu k






schreiben: Wir denieren den Zustand
j

bi := jb;ni; (3.11)
in dem das Atom im Zustand jbi ist und n Photonen im Lasermode vorliegen, und ganz
analog den Zustand














+ (n  1)!. Mit





stimmen dann die Gleichungen f

ur die Dichtematrix-
komponenten genau mit (3.7 { 3.9)

uberein.
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hinreichend langsam mit E
c





onnen wir das Kontinuum eliminieren, wie es in Kap. 2.2
durchgef
































































3.1.2 Vergleich mit einer genauen Rechnung
Um zu sehen, wie gut die Pol-Approximation (2.21 { 2.22) in diesem Spezialfall ist, vergleichen
wir diese L

osung (3.16) mit [9], wo dieses Rekombinationsproblem f

ur beliebige (d.h. nicht




= 0 diskutiert wird. Speziell







































































alt, gut ist, solange die Ionisationsbreite   viel kleiner ist als der Energiebereich









Ein realistischeres Problem ist laserinduzierte Rekombination in eine Gruppe gebundener
Zust

ande jbi, die in der N





liegen (Abb. 3.2), z.B. Rekom-




ande mit gleicher eektiver Haupt-
quantenzahl.












Abb. 3.2: Schematische Darstellung des atomaren Systems
Um den in Kap. 2 entwickelten Formalismus anzuwenden, betrachten wir wieder die





ande\, wie das in Kap. 3.1 vorgef






wobei  die Laserfeld-Amplitude und 
bc












onnen wir die Ergebnisse von
Kap. 2 direkt








alt man nach der Elimination des Kontinuums die Dichtematrixgleichun-
gen (2.30) mit ihren Korrekturen erster Ordnung (2.41) und nach der Ratengleichung-N

ahe-
rung die Ratengleichungen (2.45). Im Spezialfall isotroper Anfangsverteilung und unter den
an gleicher Stelle in Kap. 2.4 vorgenommenen Annahmen vereinfachen sich Dichtematrix-
und Ratengleichungen zu (2.52 { 2.53) bzw. (2.54).





Wir betrachten jetzt den Spezialfall der Rekombination in eine Gruppe gebundener Zust

ande
mit gleicher eektiver Hauptquantenzahl n in einem wassersto

ahnlichen Atom oder Ion
(oder allgemeiner: in einem Atom oder Ion bestehend aus einem Rumpf mit verschwin-
dendem Drehimpuls und einem zus

atzlichen Elektron) unter Verwendung linear polarisierter
Laserstrahlung. In diesem Fall k

onnen wir die Zust

ande jbi dieser Gruppe durch die Quanten-
zahlen jl;m; si repr

asentieren. Da die Wechselwirkung mit linear polarisierter Laserstrahlung





durch die Drehimpulsquantenzahl jli innerhalb einer Untergruppe mit gleichem m und s zu
parametrisieren und jede dieser Untergruppen getrennt zu behandeln. (Die Energien und die




bezeichnet.) Ebenso parametrisieren wir
die Kontinuumzust

ande, an die die Zust

ande einer Untergruppe koppeln, durch jci = jE; li,





ande werden im folgenden vernachl

assigt.















uhrt man die Ersetzung
Z















) : : : (3.22)
durch, wobei D(E) die Dichte der Kontinuumszust

































































































dED(E) ( ((E  E
l
























































































(Man beachte, da aufgrund der Parit

ats- und Dipol-Auswahlregeln Kopplungen

uber das
Kontinuum nur zwischen jli und jl  2i auftreten.)
F
































































































































































































Im Spezialfall isotroper Anfangsverteilung und unter den an gleicher Stelle in Kap. 2.4

















































































































!) positiv ist f

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zu gewinnen, betrachten wir die Dynamik zwischen den Besetzungen in jli und
jl + 2i separat. Ohne spontanen Zerfall und isoliert von allen anderen Zust

anden lautet der

























































Wir sehen, da B
l




, der Abweichung der Gesamtbe-




einen Besetzungstransfer zwischen jli
und jl + 2i verursacht mit der Tendenz, die Besetzungen in beiden Zust

anden anzugleichen.







, also den hermiteschen Anteil
der Kopplung, und B
l
nur den Realteil von i 

l;l+2







































praktisch nur eine Modikation des Zerfalls von 
l










Ob und inwieweit Besetzungstransfer

uber das Kontinuum stattndet, h

angt letzten En-



















gleich schnell und sind daher stets gleich gro, weshalb kein Besetzungstransfer






, so bewirkt der aus dem durch den Unterschied der Zerfallsra-
ten verursachte Unterschied der Besetzungen resultierende Besetzungstransfer von jli nach
jl + 2i eine eektive Erh














= 0 gilt, erhalten wir f































Mit der Anfangsbedingung 
l
(t = 0) = 
l+2
(t = 0) =  p
0











































































































































ur verschiedene Werte von C
l






ist, d.h. je intensiver Besetzung von jli nach jl+2i transferiert wird.
Nat

urlich ist es im Prinzip nicht m

oglich ist, aus der Diskussion dieses vereinfachten
Teilsystems Schlufolgerungen zu ziehen, die das gesamte System betreen. Doch es deutet
sich hier an, da bei Vorliegen zweier Zust

ande mit stark unterschiedlichen Zerfallsraten der
hermitesche Anteil der Kopplung











Wir wenden unseren Formalismus jetzt auf laserinduzierte Zweistufenrekombination an, das
sich als n

utzliches Verfahren zur Vermessung von Rydbergzust

anden hochgeladener Ionen
erwiesen hat [6, 7, 8]. Wir betrachten ein atomares System bestehend aus einer Gruppe
von Zust

anden ji in der N

ahe der Energie E
A
, einer zweiten Gruppe von Zust

anden ji
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in der N





und einem Kontinuum von Zust





















































































Abb. 3.4: Schematische Darstellung des atomaren Systems
Unter Verwendung der Dipol-N

aherung und der \Rotating Wave Approximation" lauten
die Auerdiagonalelemente des eektiven Hamiltonoperators
























 hj jci (3.55)
und  der Dipol-Operator ist.
Um ein Dichtematrixgleichungssystem wie (2.10 { 2.12) mit zeitunabh

angigen Kopplungs-
matrixelementen zu erhalten, f

uhren wir die langsam variierenden Komponenten der Dichte-
3.3. Laserinduzierte Zweistufenrekombination 21












































ur diese Komponenten erhalten wir ein Gleichungssystem, das den Dichte-
matrixgleichungen (2.10 { 2.12) entspricht, wobei jbi hier entweder einen Zustand ji der
oberen Gruppe, der an das Kontinuum und an Zust

ande der unteren Gruppe gekoppelt ist,
oder einen Zustand ji der unteren Gruppe, der nur an Zust

ande der oberen Gruppe gekop-
pelt ist, repr

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f
















































ji := j; n;mi; (3.74)
j

i := j; n;m  1i; (3.75)
jci := jc; n  1;m  1i (3.76)
denieren, wobei ji; n;mi den Produktzustand bezeichnet, in dem das Atom im Zustand jii,







jH jci = M
c
stimmen die Gleichungen f

ur die Komponenten von 
bez

uglich dieser Basis genau

uberein mit (3.62 { 3.67).















variieren, um die N






wir das Kontinuum gem

















































































































































































































































































































a Kap. 2.3 berechnet werden.
Sofern H
c
so gering mit E
c


















































































































































































































a Kap. 2.4 durchf











































































































































Wir sehen, da die Dichtematrixgleichungen (3.77 { 3.79) und die Ratengleichungen (3.94
{ 3.95) zwei verschiedene Arten von Kopplungen enthalten: die von Laser 1 induzierten





uber das Kontinuum, die auch in der Einstufenrekom-
bination in eine Gruppe gebundener Zust

ande auftreten und in Kap. 3.2.2 diskutiert wurden,
und die von Laser 2 induzierten Kopplungen zwischen ji und ji, die durch die Elimination
des Kontinuums nicht ge

andert wurden.
In einem realistischen Spektroskopieexperiment (z.B. [6]) wird die gesamte Rekombina-











ur die Berechnung der Form des
bei diesem Experiment zu erwartenden Rekombinationsspektrums sollten die Kopplungen
zwischen Zust

anden der oberen Gruppe

uber das Kontinuum, deren Einu auf die Rekom-




angig ist von der Frequenz von Laser 2, eine
geringe, wenn nicht vernachl

assigbare Rolle spielen. Daher sollte es prinzipiell m

oglich sein,





























































zu berechnen, das (3.94 { 3.95) ohne Kopplungen




















anden, induzierten Zerfall ( 

) von den Zust

ande der oberen Gruppe, eine Rate (r

),




olkert werden, und eine Rate, mit der die Besetzung von




uhrt wird und die mit zunehmender Laserverstimmung
kleiner wird, ber

ucksichtigt. Wie gut (3.96 { 3.97) das Spektrum eines Zweistufenexperiments




Bis jetzt haben wir monochromatische Laserstrahlung angenommen. Jeder realistische Laser
weist jedoch eine nichtverschwindende Bandbreite auf, die in eine quantitative Beschreibung
eines Zweistufenrekombinationsexperiments miteinzubeziehen ist. Realistischer ist daher die
Annahme einer Linienform, die in Resonanzn

ahe einer Lorentzkurve entspricht und f

ur Fre-
quenzen weit auerhalb der Resonanz st

arker als eine Lorentzkurve abf

allt. (Man beachte,
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da eine rein lorentzartige Linienform zu unphysikalisch hoher Besetzung von Zust

anden
weit auerhalb der Resonanz f

uhrt.) Nach [13] kann eine derartige Linienform vom Phasen-
diusionsmodell eines idealen Ein-Moden-Lasers vorhergesagt werden und f

uhrt zu folgender



























































Anderung (3.98) die Dichtematrixgleichungen (3.77 { 3.79) nicht
beeinut (nat

urlich unter der Annahme, da die G

ultigkeit der Pol-Approximation durch
(3.98) nicht beeintr

achtigt wird), mu (3.99) (bzw. die entsprechende Modikation von  

)




3.3.3 Variante der Ratengleichung-N

aherung















































ist, die ihrerseits unterhalb oder in der Gr







liegen. In diesem Fall ist die direkte Elimination der Auerdiagonaldichtematrixelemente, wie
sie in Kap. 2.4 vorgef

uhrt wurde, nicht gerechtfertigt. Lediglich 

kann eliminiert werden,
indem man (3.78) unter Vernachl

























































































































































































































































































































































































Falls in diesen Dichtematrixgleichungen die modizierten Kopplungskonstanten kleiner sind
als die modizierten Zerfalls- und Oszillationskonstanten, kann die Ratengleichung-N

aherung
in (3.103 { 3.104) analog (2.43 { 2.44) durchgef

uhrt werden. Man erh

alt damit Ratenglei-























































































































































































































































































































































































































































































4.1 Laserinduzierte dielektronische Rekombination
4.1.1 Allgemeine Theorie
Bis jetzt haben wir nur Rekombinationsprozesse betrachtet, in denen die Kopplung zwischen
diskreten und kontinuierlichen Zust

anden durch einem Laser induziert werden. Die in Kap. 2
entwickelte Theorie ist jedoch so allgemein formuliert, da wir sie ebensogut auf Systeme mit





onnen, also auf Systeme, die autoionisierende Zust

ande beinhalten. Mit anderen Worten,
der in Kap. 2 entwickelte Formalismus erlaubt es uns, dielektronische Rekombinationsprozesse
zu studieren.
Der einfachste dielektronische Rekombinationsproze ist Rekombination in einen diskreten
autoionisierenden Zustand, von dem aus spontaner Zerfall in gebundene Zust

ande stattnden
kann. Dieses Problem ist

aquivalent zu laserinduzierter Rekombination in einen diskreten
gebundenen Zustand, was in Kap. 3.1 diskutiert wurde. Interessanter ist der Proze der
laserinduzierten dielektronischen Rekombination, der sowohl Laserkopplungen als auch elek-
trostatische Kopplungen zwischen diskreten und kontinuierlichen Zust

anden beinhaltet und
der dem inversen Proze zur laserinduzierten Autoionisation entspricht. Analog zur laserin-
duzierten Zweistufenrekombination k

onnte aus diesem Proze ein n

utzliches Verfahren zur
Vermessung von autoionisierenden Zust

anden mit hohem Drehimpuls entstehen. Soweit wir
wissen, ist die Spektroskopie autoionisierender Zust

ande mittels laserinduzierter dielektroni-
scher Rekombination experimentell jedoch bisher noch nicht realisiert worden.
In diesem Kapitel untersuchen wir den einfachst m

oglichen laserinduzierten dielektroni-
schen Rekombinationsproze, der neben dem Kontinuum einen diskreten autoionisierenden
Zustand jai mit der Energie E
a
und einen diskreten gebundenen Zustand jgi mit der Energie
28







Abb. 4.1: Schematische Darstellung des atomaren Systems
E
g
beinhaltet, der durch das Laserfeld











) an jai und an das Kontinuum gekoppelt ist (Abb. 4.1). Unter Verwendung
der Dipol-N

aherung und der \Rotating Wave Approximation" lauten die Auerdiagonalma-
trixelemente des Hamiltonoperators dieses Systems


































wirkung symbolisiert. Die Zeitabh

angigkeit der Matrixelemente hgjH jai, hgjH jci wird




anden\ (siehe Kap. 3.1) beseitigt.
Wie immer beschreiben wir das System durch die Dichtematrix  mit der Anfangsbedin-
gung














variieren, so da die N

aherungen (2.18 { 2.19) und (2.21 { 2.22)
gerechtfertigt sind, k

















































































































































































































































































































sind die spontanen Zerfallsraten von jgi bzw. jai; wir vernachl

assigen den spon-

















































































































































Im Spezialfall isotroper Anfangsverteilung und unter der Annahme, da das Kontinuum
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zu untersuchen, inwieweit sich Autoionisationsspektren und Spektren der laserinduzierten
dielektronischen Rekombination wesentlich unterscheiden, f

uhren wir jetzt analog [14] einige
Modellrechnungen durch. Wir gehen aus von den Dichtematrixgleichungen (4.29 { 4.31)
bzw. von den Ratengleichungen (4.32 { 4.33), nehmen also an, da die Matrixelemente des
Hamiltonoperators reell sind, da wir E
g
+ ! = E
a
in den Kontinuum-Integralen setzen
k





















































folgt. Dies trit z.B. zu, wenn jai und jgi nur an einen einzigen gemeinsamen Kontinuumska-
nal koppeln (und man c  E
c
in (4.34) setzen kann). Der Einfachheit halber vernachl

assigen


































































































































































































Wie schon in Kap. 2.4 erw

ahnt wurde, liegt hier der einzige Unterschied zwischen Au-
toionisation und laserinduzierter dielektronischer Rekombination in der Anfangsbedingung.






(t = 0) = 1; (4.46)

a
(t = 0) = 
ag
(t = 0) = 0; (4.47)
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w





(t = 0) = 
a





(t = 0) = 0 (4.49)
gilt. Gemessen wird im Autoionisationsexperiment die Ionisationswahrscheinlichkeit P (t) =
1   
g














(man beachte, da p
0













vornimmt, die Anfangsbedingung von 
g
und die das Spektrum produzierende Megr

oe P in beiden Prozessen

ubereinstimmen, so
sieht man, da der wesentliche Unterschied zwischen dem Autoionisations- und dem Re-
kombinationsproze in der Anfangsbedingung von 
a







ur schwache Kopplungen zwischen jgi und jai, keine wesentlichen
Unterschiede zwischen den Spektren beider Prozesse erwarten.
Abb. 4.2 vergleicht die Rekombinationsspektren f














ur relativ niedrige Laserintensit

aten, mit den entsprechenden Autoionisations-
spektren. In der Tat sehen wir, da die Spektren beider Prozesse im wesentlichen

uberein-
stimmen. Mit zunehmender Laserintensit

at (Abb. 4.3 { 4.4) treten zunehmende Unterschiede
zwischen den Spektren in Resonanzn

ahe auf. Besonders au

allig ist die Tatsache, da das
Minimum des Rekombinationsspektrums zwar an gleicher Position, d.h. bei gleicher Ver-
stimmung 
ag




Dieses Minimum ist auf eine nichtzerfallende Mode 
nd
des Dichtematrixgleichungssy-







  1) (also f






























( jgihaj + jaihgj ); (4.50)








arenten Zustand dar und entspricht der














Im Autoionisationsproze lautet die Anfangsbedingung




+ zerfallende Komponenten: (4.52)
Am Ende eines hinreichend langen Rechteckpulses bleibt nur noch die nichtzerfallende Kom-
ponente


















































































































































Abb. 4.2: Vergleich der unter Verwendung der Dichtematrixgleichungen errechneten Rekombinations-




aten. Aufgetragen sind in (a, c)
die gesamte Rekombinationsausbeute und in (b, d) die Ionisationswahrscheinlichkeit als Funktion der
Laserfrequenz f









(c, d) zu den Zeiten T = 2 = 
a
(unterste Kurve), T = 5 = 
a
(zweitunterste Kurve), T = 10 = 
a
(zweitoberste Kurve), T = 20 = 
a
(oberste Kurve).

































































































































Abb. 4.3: Vergleich der unter Verwendung der Dichtematrixgleichungen errechneten Rekombinations-




aten. Aufgetragen sind in (a, c)
die gesamte Rekombinationsausbeute und in (b, d) die Ionisationswahrscheinlichkeit als Funktion der
Laserfrequenz f









(c, d) zu den Zeiten T = 2 = 
a
(unterste
Kurve), T = 5 = 
a
(zweitunterste Kurve), T = 10 = 
a





































































































































Abb. 4.4: Vergleich der unter Verwendung der Dichtematrixgleichungen errechneten Rekombinations-




aten. Aufgetragen sind in (a, c) die
gesamte Rekombinationsausbeute und in (b, d) die Ionisationswahrscheinlichkeit als Funktion der
Laserfrequenz f









(c, d) zu den Zeiten T = 2 = 
a
(unterste
Kurve), T = 5 = 
a
(zweitunterste Kurve), T = 10 = 
a
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Im Rekombinationsproze gilt anfangs
(t = 0) =  p
0




+ zerfallende Komponenten: (4.54)
Die Rekombinationsausbeute nach dem Laserpuls betr

agt damit



























oer als die H

















In realistischen Situationen mu jedoch noch der Beitrag spontaner dielektronischer Re-
kombination ber

ucksichtigt werden. Wie wie in Abb. 4.5 sehen, verursacht eine nichtver-
schwindende spontane Zerfallsrate 
a
von jai einen konstanten Untergrund im Rekombi-
nationsspektrum und damit eine erheblich verschlechterte Au








D schlielich ganz verschwindet (Abb. 4.5a), w

ahrend im Autoionisationsspektrum
der spontane Zerfall von jai nur die H

ohe der Resonanz gering beeinut. Ein wichtiges
Kriterium daf

ur, ob die Vermessung einer autoionisierenden Resonanz mittels laserinduzier-





kann, scheint demnach das Verh

altnis der laserinduzierten Kopplung hgjH jai zur Rate 
a
der spontanen dielektronischen Rekombination zu sein.
In Abb. 4.6 { 4.8 vergleichen wir die Rekombinationsspektren, die Dichtematrixgleichun-







ubereinstimmende Resultate liefern. Abweichungen treten le-
diglich f







ahe der Resonanz auf. F

ur mittlere und hohe
Laserintensit

aten jedoch stimmen die Spektren von Dichtematrixgleichungen und Ratenglei-
























































ullt ist, die Ratengleichungen das Rekombinationsspektrum weitgehend korrekt reprodu-
zieren. Es sieht so aus, als w

are (4.56) eine hinreichende, jedoch nicht immer notwendige
Bedingung daf

ur, da die Ratengleichungen zur Berechnung von Rekombinationsspektren
ausreichen.
38 Kapitel 4. Dielektronische Rekombinationsprozesse





















































































sichtigung spontaner dielektronischer Rekombination errechneten Rekombinations- (a, c, e) und Au-
toionisationsspektren (b, d, f). Aufgetragen sind in (a, c, e) die gesamte Rekombinationsausbeute und
in (b, d, f) die Ionisationswahrscheinlichkeit als Funktion der Laserfrequenz f




















(a, b) zu den Zeiten
T = 10 = 
a
(untere Kurve), T = 50 = 
a
(mittlere Kurve), T = 100 = 
a
(obere Kurve).









































































Abb. 4.6: Vergleich der unter Verwendung der Dichtematrixgleichungen (a, c) und der Ratengleichun-




aten. Aufgetragen ist die
gesamte Rekombinationsausbeute als Funktion der Laserfrequenz f










(c, d) zu den Zeiten T = 2 = 
a
(unterste Kurve), T = 5 = 
a
(zweitunterste Kurve),
T = 10 = 
a
(zweitoberste Kurve), T = 20 = 
a
(oberste Kurve). Die gestrichelte Linie markiert das
Nullniveau.









































































Abb. 4.7: Vergleich der unter Verwendung der Dichtematrixgleichungen (a, c) und der Ratengleichun-




aten. Aufgetragen ist die
gesamte Rekombinationsausbeute als Funktion der Laserfrequenz f










(c, d) zu den Zeiten T = 2 = 
a
(unterste Kurve), T = 5 = 
a
(zweitunterste Kurve),
T = 10 = 
a
(zweitoberste Kurve), T = 20 = 
a
(oberste Kurve). Die gestrichelte Linie markiert das
Nullniveau.









































































Abb. 4.8: Vergleich der unter Verwendung der Dichtematrixgleichungen (a, c) und der Ratenglei-




aten. Aufgetragen ist die
gesamte Rekombinationsausbeute als Funktion der Laserfrequenz f










(c, d) zu den Zeiten T = 2 = 
a
(unterste Kurve), T = 5 = 
a
(zweitunterste Kurve),
T = 10 = 
a
(zweitoberste Kurve), T = 20 = 
a
(oberste Kurve). Die gestrichelte Linie markiert das
Nullniveau.
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4.2 Weitere dielektronische Rekombinationsprozesse
Nat

urlich lassen sich mit dem in Kap. 2 entwickelten Formalismus auch komplexere dielek-





uber eine Gruppe autoionisierender Niveaus in eine Gruppe gebundener
Niveaus. Es ist oensichtlich, wie die diesen und andere,

ahnliche Prozesse beschreiben-
den Dichtematrix- bzw. Ratengleichungen hergeleitet werden k

onnen. Nach der genauen
Spezikation der diskreten Zust

ande und ihrer Wechselwirkungen mit dem Kontinuum und
untereinander und nach der Beseitigung der Zeitabh

angigkeit der Matrixelemente des Hamil-












Abb. 4.9: Schematische Darstellung des atomaren Systems. p(E) bezeichnet die Anfangsverteilung
der Elektronen
Ein weiterer, im Hinblick auf die Erzeugung und Verst

arkung kurzwelliger Laserstrahlung
interessanter Proze ist der in Abb. 4.9 dargestellte und in [16] diskutierte Proze, in dem
die Anfangsverteilung mit einem Laser an einen autoionisierenden Zustand und von dort mit
einem zweiten Laserfeld an gebundenene Zust

ande gekoppelt wird. Da dieses System jedoch




at es sich nicht vollst

andig mit dem





ande jci mit ihren spezischen Kopplungen an die diskreten Zust

ande im dem
allgemeinen Formalismus zugrunde liegenden Modell (2.1 { 2.3) zu spezizieren, doch sind
Wechselwirkungen zwischen verschiedenen Kontinuumszust









im Hamilton-Operator zu erheblichen Komplikationen bei der Elimination der Kontinua. Im
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stente Herleitung das in Kap. 2.3 verwendete Verfahren nicht ausreicht, k

onnten Kontinuum-
Kontinuum-Kopplungen in die eektiven Dichtematrixgleichungen (2.30) miteinbeziehen.




ange zwischen verschiedenen Kontinuumzust

an-
den eine wesentliche Rolle spielen, lassen sich jedoch s

amtliche laserinduzierten bzw. dielek-
tronischen Rekombinationsprozesse mit dem in Kap. 2 entwickelten Formalismus beschreiben.
Kapitel 5
Anwendung auf ein Experiment
5.1 Beschreibung des Experiments
In diesem Kapitel wenden wir unsere Theorie auf ein Zweistufenrekombinationsexperiment
an, das am Schwerionenspeicherring in Heidelberg durchgef

uhrt wurde [7, 8].
In diesem Experiment wurde im Ionenspeicherring ein C
5+
-Ionenstrahl mit der Ionenge-
schwindigkeit v = 0:131 c und der relativen longitudinalen Impulsbreite (FWHM) p=p =
2  10
 4
mit einem kalten, intensiven Elektronenstrahl gleicher Geschwindigkeit

uberlagert.







wurden Elektronen vom Kontinuum in Zust

ande mit




ordert. Mit dem 13 ns langen Puls eines durch-







anden mit n = 16 in Zust

ande mit n = 9 stimuliert. Mit ei-
nem zweiten, um 40 ns gegen

uber dem ersten Puls verz








anden mit n = 16 gebliebene rekombinierte Ionen,
die sich zu diesem Zeitpunkt wieder auerhalb des Elektron-Ion-

Uberlagerungsbereichs be-
fanden, reionisiert. Dies erh








ange. Die rekombinierten Ionen wurden im Feld des n

achsten Ablenkma-


















arkungsfaktor, d.h. die gesamte induzierte Rekombinationsausbeute dividiert durch
die gesamte spontane Rekombination in der Pulsdauer des Nd:YAG Lasers, als Funktion der
Farbstoaserfrequenz gemessen.
Dieses Experiment beinhaltet den in Kap. 3.3 diskutierten Zweistufenrekombinations-
proze. Um den dort entwickelten Formalismus hier anzuwenden, identizieren wir Laser
1 mit dem Nd:YAG Laser, Laser 2 mit dem Farbstoaser, die ji-Zust

ande der oberen




anden und die ji-Zust

ande der unteren Gruppe mit
44
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( jn; l;m; s;m
s
i bezeichnet den Zustand, in dem sich
ein Elektron im 1S-Zustand, das andere im Zustand jn; l;mi bendet und in dem der Ge-
samtspin s = 1 in einer Triplett- und s = 0 in einer Singulett-Konguration ist). Die
spontanen Zerfallsraten der Kontinuumzust










anden mit n = 16 nach Zust






Die Impulsverteilung der Elektronen war gauf

ormig mit zwei verschiedenen Breiten par-
allel (T
k
= 0:5 meV) und senkrecht (T
?
= 17 meV) zur Strahlrichtung. Ein

aueres statisches
elektrisches Feld im Elektron-Ion-

Uberlagerungsbereich ( 20 V=cm) verursachte ein Maxi-
mum der Anfangsverteilung p
c
bei ca. 2 meV unterhalb der feldfreien Kontinuumskante.
Durch Anpassung der Ionengeschwindigkeit wurde die Nd:YAG Laser-Frequenz im Ruhesy-
stem der Ionen auf die Energiedierenz zwischen diesem Maximum und dem n = 16 Niveau
eingestellt.
Im Prinzip hat dieses statische elektrische Feld einen nicht unerheblichen Einu auf die
Wellenfunktionen der Zust

ande nahe der Kontinuumskante. Wir haben jedoch keinen Versuch
unternommen, diesen Einu in die Berechnung der Matrixelemente zwischen gebundenen
und kontinuierlichen Zust

anden miteinzubeziehen, da die zu erwartende Modikation f

ur




ur die Berechnung dieser Matrixelemente sind














ande ji der oberen
Gruppe. Bei dieser Kontinuum-Energie sollte die Modikation der Wellenfunktionen durch
das elektrische Feld vernachl

assigbar sein. Der Einfachheit halber haben wir den anisotropen
Charakter der Anfangsverteilung vernachl






























oer ist als die Nd:YAG Laser-Linienbreite und die induzierten Zerfallsraten  

,
die unterhalb 1 cm
 1
liegen, ist die Elimination des Kontinuums, wie sie in Kap. 2.2 durch-
gef

uhrt wurde, gerechtfertigt. Aus dem gleichen Grund k

onnen wir den Korrekturterm (3.89
{ 3.91) vernachl

assigen und von den Dichtematrixgleichungen (3.77 { 3.79) ausgehen, um den
Rekombinationsproze zu beschreiben. Es bleibt zu diskutieren, inwieweit wir ebensogut die
Ratengleichungen (3.94 { 3.95) verwenden k

onnen bzw. inwieweit das vereinfachte Raten-
gleichungssystem (3.96 { 3.97), das Kopplungen





Die Linienform des Farbstoasers ist gem

a (3.99) in die Rechnung miteinzubeziehen. Die
Linienbreite (FWHM) des Farbstoasers betrug 2b = 2:5  10
 5
eV. Da keine Information

uber die Abschneidefrequenz  des im Experiment verwendeten Farbstoasers vorlag, haben
wir  = 2b f

ur die Rechnung angenommen. Auerdem haben wir angenommen, da beide
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5.2 Berechnung der Parameter
5.2.1 Atomare Parameter
Um die atomaren Energien und Dipolmatrixelemente von C
4+
zu berechnen, wurde die Quan-
tendefekttheorie verwendet [17, 18, 19, 20]. F

ur die spontanen Zerfallsraten haben wir fol-
genden semiklassischen Ausdruck verwendet [21], der zumindest f







































die Elektronenmasse und Z die Kernladung bezeichnen (in unserem Fall ist Z = 5
zu setzen). F

ur l = 0 haben wir 
n;l=1
verwendet.
Die Wellenfunktionen der gebundenen Zust




















die radialen Eigenfunktionen, die die













































































































uhren wir die Ersetzung
Z











dED(E) : : : (5.10)
durch, wobei D(E) eine geeignet gew





































































































= l + 2 und l
0
= l   2 nichtverschwindende Werte.
Unter Anwendung obiger Relationen erhalten wir f

ur die durch den Nd:YAG Laser indu-





























































































































, die in Tab. 5.2 und Tab. 5.3 aufgef

























uhrt werden. Da die Berechnung dieses Integrals einen erheblichen numerischen Auf-
wand beinhaltet h

atte, den die Problemstellung nicht gerechtfertigt h





























die Frequenz des Nd:YAG Lasers im Ruhesystem der Ionen
sind. Wie man anhand der Ausdr



































verwendet. Da  unterhalb der experimentellen Au

osung liegt, haben wir den Beitrag der























aten I der jeweiligen Laser im Ruhesystem der Ionen ausdr

ucken. Die
Umrechnung in die Laserintensit












wobei   c die Ionengeschwindigkeit ist. Ebenso sind die Frequenzen, Linienbreiten und



































bezeichnen die jeweiligen Gr

oen im Laborsystem bzw. im Ruhesystem der Ionen).
5.2.3 Anfangsbesetzung
Ausgehend von einer isotropen Anfangsverteilung k

onnen wir Dichtematrix- und Ratenglei-
chungen analog (3.40) bzw. (3.41) verwenden, in denen diese Anfangsverteilung nur in Form
der Wahrscheinlichkeit p
0
, ein Elektron mit der Energie E
R
zu nden, auftritt. F

ur die Wie-









bestimmt nur die Skalierung der Rekombinationsachse. Um den
im Experiment gemessenen absoluten Verst






























































































] -10716.58 -10716.57 -10716.56 -10716.56 -10716.55 -10716.55
Tab. 5.1: Energien der verwendeten gebundenen Zust

ande bezogen auf die einfache Ionisationsschwelle
von C
4+
. Es bezeichnen n die Hauptquantenzahl, l die Drehimpulsquantenzahl und s den Gesamtspin




ur l = 1 und l = 2 berechnet. Die
Energien von
1









(n; 0) wurden die Energien von
1
(n; 1) verwendet.


























Tab. 5.2: Radiale Ortsmatrixelemente zwischen Zust





bezeichnet den Bohrschen Radius.






















] 6.22 5.21 4.26 3.41 2.66 2.02 1.48






















] 1.04 0.698 0.441 0.259 0.138 0.0647 0.251 0.00695
Tab. 5.3: Radiale Ortsmatrixelemente zwischen Zust

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Wahrscheinlichkeit, ein Elektron mit Energie E
R
zu nden, dividiert durch die spontane
Rekombinationsrate und durch die Dauer des Nd:YAG Laser-Pulses einzusetzen.
Die Anwesenheit des bereits erw





ur, da die Wahrscheinlichkeit, ein Elektron anfangs mit der
Energie, auf die die Frequenz des Nd:YAG Lasers eingestellt war, zu nden, um den Faktor
0.4 reduziert war gegen

uber der Wahrscheinlichkeit, im feldfreien Fall ein Elektron an der
Kontinuumskante zu nden [8]. Damit und mit (5:1) ergibt sich der f

ur die Rechnung zu

































der Nd:YAG Laser-Pulsdauer 
Y
























die Elektronenmasse, Z = 5 die Rumpadung,
T
?
die transversale und T
k
die longitudinale Elektronentemperatur. n
cut
bezeichnet diejenige
Hauptquantenzahl, die der Zustand des rekombinierten Ions h

ochstens haben darf, damit
keine Reionisation vor der Detektion stattndet. F











in den Dichtematrix- bzw. Ratengleichungen
kann der Verst

arkungsfaktor des Experiments recht gut reproduziert werden, wie wir im
folgenden sehen werden.
5.3 Numerische Ergebnisse
Bevor wir die Ergebnisse der numerischen Integration von Dichtematrix- und Ratengleichun-
gen pr






rechtfertigt ist, inwieweit also die Ratengleichungen gen













































a (3.99) die Linienform des Farbstoasers enth

alt. Da die Li-































(l = 15, m = 15). Bei Zust

anden mit
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). Der Realteil von i

l;l+2




































) gilt, was in den Behelfsformeln (5.19) und (5.20) nicht ber

ucksichtigt ist, erwarten wir,
da zumindest f

ur m  l die tats

achlichen Werte von Im( i

l;l+2
) unterhalb der errechneten
Werte liegen.
Tab. 5.1 zeigt, da f





















in diesem Bereich gerechtfertigt sein.










ur l  8 gerechtfertigt ist, h




















j unterhalb 0.02 cm
 1
und damit unterhalb der Linienbreite des Farbsto-
lasers und im Bereich bzw. unterhalb der Niveauabst

ande, die oberhalb 0.05 cm
 1
(n = 16)
bzw. oberhalb 0.1 cm
 1




























j allerdings teilweise bereits oberhalb der Farbstoaser-


















ur hinreichend lange Pulsdauern keine wesentlichen

Anderungen
in der Gesamtausbeute der Rekombination verursachen. (Die spontanen Zerfallsraten liegen
gem









(n = 9, l = 1) und spielen
damit in obigen Betrachtungen keine Rolle.)
Mit Hilfe der Fortran-Routine DIVPAG der IMSL Library [25] wurden Ratengleichun-
gen und Dichtematrixgleichungen

uber den Zeitraum, der den Farbstoaserpuls und beide
Nd:YAG Laser-Pulse umfat, numerisch integriert. Die gesamte induzierte Rekombinations-
ausbeute, die sich aus den Besetzungen in den ji- und ji-Zust

anden und aus dem gesamten
spontanen Zerfall von diesen Zust

anden zusammensetzt, wurde f

ur variierende Farbstoaser-
frequenzen berechnet. Abb. 5.1 zeigt die zeitliche Entwicklung der Besetzungen in der oberen
bzw. unteren Gruppe und die der gesamten Rekombination. Um die durch die gauf

ormige
Impulsverteilung der Ionen verursachte inhomogene Verbreiterung der Resonanzen mitein-
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Abb. 5.1: Zeitentwicklung der rekombinierten Besetzungen in C
4+
normiert auf die gesamte spon-








im nichtresonanten Fall bei der Farbstoaserfrequenz !
2
= 2:8698 eV (a) und im resonanten
Fall bei !
2
= 2:87055 eV (b). Untere durchgezogene Linie: Gesamte Besetzung in Zust

anden mit
n = 9. Mittlere durchgezogene Linie: Gesamte Besetzung in Zust

anden mit n = 16 und l < 9. Obere
durchgezogene Linie: Gesamte Besetzung in Zust






ande mit n = 9 rekombinierte Besetzung (d.h. gesamte Besetzung in Zust

anden mit
n = 9 und gesamter spontaner Zerfall von Zust

anden mit n = 9). Obere gestrichelte Linie: Gesamte
rekombinierte Besetzung. Bei 20 ns erreichen die Intensit

aten des Nd:YAG Laser- und des Farbsto-
laserpulses ihre Maxima. Der zweite, verz




















der Ionengeschwindigkeit  c und der relativen Impulsbreite der Ionen (FWHM) p=p ent-
spricht damit also dem letztendlich gemessenen Spektrum.
Die auf diese Weise berechneten Rekombinationsspektren werden in Abb. 5.2 mit den
experimentellen Spektren verglichen [26]. Wir sehen, da die Rechnung das experimentelle
Ergebnis recht gut reproduziert. Der Unterschied in der Frequenzskalierung ist vermutlich auf














nennenswerte Abweichung in der H

ohe und Form des Hauptmaximums auf. Um zu kl

aren,
ob diese Abweichung auf ungenaue Werte f

ur die spontanen Zerfallsraten der Zust

ande mit






























ohung der Abschneidefrequenz  des Farbstoasers,

uber deren genauen
Wert keine Information vorliegt, f

uhrt nicht zu einer verbesserten Wiedergabe des Hauptma-
ximums. Wie wir allerdings aus Abb. 5.4 sehen, spielt dieser Parameter eine nicht unbedeu-
tende Rolle. Die Annahme einer rein lorentzf

ormigen Farbstoaser Linienform (also  =1)
beispielsweise w

urde zu erheblichen Abweichungen in der H





Die bisher gezeigten Spektren wurden mit den Ratengleichungen (3.96 { 3.97), die Kopp-
lungen

uber das Kontinuum nicht ber

ucksichtigen, berechnet. Es hat sich erwiesen, da die
Ratengleichungen (3.94 { 3.95), die Kopplungen

uber das Kontinuum enthalten, und die Dich-









(Abb 5.6) sind die Abweichungen zwischen den Spektren der drei
Gleichungssysteme relativ gering, obwohl die Ratengleichung-N











ufen, ob diese gute

Ubereinstimmung der Spektren von Dichtematrix- und
Ratengleichungen mit und ohne Kopplungen

uber das Kontinuum tats


































l). Das Ergebnis ist in Abb. 5.7 gezeigt. Man sieht, da die drei Gleichungssysteme einen un-







uhren ist. Besonders der Besetzungstransfer zwischen Zust

anden mit
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arkungsfaktor (= gesamte Rekombinationsausbeute normiert auf die spontane Re-






























. Punkte: experimentelle Daten. Durchgezogene Linie: Rechnung unter Ver-
wendung der Ratengleichungen ohne Kopplungen

uber das Kontinuum. Um die Form der theoreti-
schen und experimentellen Spektren zu vergleichen, wurde die Frequenzskala der theoretischen Kurve












oherem Drehinpuls fallen zu der Resonanz bei 2:8707 eV zusammen.
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experimentelle Daten. Durchgezogene Linie: Rechnung unter Verwendung der Ratengleichungen ohne
Kopplungen

uber das Kontinuum. Gestrichelte Linie: Rechnung unter Verwendung der Ratenglei-
chungen ohne Kopplungen










. Um einen Vergleich zwischen den Spektren zu erm

oglichen,
wurden die Frequenzskalen der berechneten Kurven mit dem Faktor 1:000065 und die Rekombinati-




), wie wir in Kap. 3.2.2 gesehen haben, einen Besetzungstransfer von





at sich jenes vereinfachte Modell nur grob-qualitativ auf diese Situation

ubertragen,
in der auch die spontanen Zerfallsraten, die etwa so gro sind wie die induzierten Zerfallsraten
f






Abgesehen davon erkennt man auch einen Unterschied zwischen den Spektren von Dichte-
matrix- und Ratengleichungen in der H

ohe und Form der Resonanz. Dieser Unterschied ist














im Gegensatz zu I
d






j wesentlich kleiner sind als die
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. Punkte: experimentelle Daten. Durchgezogene Linie: Rechnung unter
Verwendung der Ratengleichungen ohne Kopplungen

uber das Kontinuum. Gepunktete Linie: Rech-
nung unter Verwendung der Ratengleichungen ohne Kopplungen

uber das Kontinuum mit um den
Faktor 10 erh

ohter Abschneidefrequenz  des Farbstoasers. Um einen Vergleich mit dem Experi-
ment zu erm

oglichen, wurden die Frequenzskalen der berechneten Kurven mit dem Faktor 1:000065
multipliziert.
































arkungsfaktor als Funktion der Farbstoaserfrequenz ohne inhomogene Verbreite-





















. Durchgezogene Linie: Rechnung unter Verwendung der Ratengleichungen
ohne Kopplungen

uber das Kontinuum. Gestrichelte Linie: Rechnung unter Verwendung der Raten-
gleichungen mit Kopplungen

uber das Kontinuum. Gepunktete Linie: Rechnung unter Verwendung
der Dichtematrixgleichungen. Der Einfachheit halber wurden f

































arkungsfaktor als Funktion der Farbstoaserfrequenz ohne inhomogene Verbreiterung








. Durchgezogene Linie: Rechnung unter
Verwendung der Ratengleichungen ohne Kopplungen

uber das Kontinuum. Gestrichelte Linie: Rech-
nung unter Verwendung der Ratengleichungen mit Kopplungen

uber das Kontinuum. Gepunktete
Linie: Rechnung unter Verwendung der Dichtematrixgleichungen. Der Einfachheit halber wurden f

ur






Eine realistischere Parameter-Modikation, bei der man einen Unterschied zwischen den




are eine Reduktion der
Linienbreite des Farbstoasers. Abb. 5.9a, 5.10a, 5.11a, c zeigen die Rekombinationsspek-
tren, die mit um den Faktor 10 reduzierter Linienbreite und Abschneidefrequenz des Farbsto-
lasers ohne Ber












j etwa so gro wie die
Zerfallskonstanten  












aten nicht mehr gerechtfertigt. Tats

achlich treten kleine Abweichungen zwischen
den mit den Dichtematrix- und den Ratengleichungen errechneten Spektren auf. Abgesehen
von einem Unterschied im Untergrund, der auch bei der normalen Farbstoaser-Linienbreite
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arkungsfaktor als Funktion der Farbstoaserfrequenz ohne inhomogene Verbreiterung










ur den unrealistischen Fall vollst

andi-













ur alle l. Durchgezogene Linie: Rechnung unter Verwendung der Ratenglei-
chungen ohne Kopplungen

uber das Kontinuum. Gestrichelte Linie: Rechnung unter Verwendung
der Ratengleichungen mit Kopplungen

uber das Kontinuum. Gepunktete Linie: Rechnung unter
Verwendung der Dichtematrixgleichungen.


























arkungsfaktor als Funktion der Farbstoaserfrequenz ohne inhomogene Verbreiterung










ur den unrealistischen Fall vollst

andi-













ur alle l. Durchgezogene Linie: Rechnung unter Verwendung der Ratenglei-
chungen ohne Kopplungen

uber das Kontinuum. Gestrichelte Linie: Rechnung unter Verwendung
der Ratengleichungen mit Kopplungen

uber das Kontinuum. Gepunktete Linie: Rechnung unter
Verwendung der Dichtematrixgleichungen.
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auftritt (Abb. 5.5), sind auch geringe Unterschiede in der H

ohe und Form der Resonanzen
























angen j16; 8i ! j9; 7i









achlich mebare Spektrum spielen diese Abweichungen jedoch keine Rolle.
Ber

ucksichtigen wir die inhomogene Verbreiterung durch die Impulsverteilung der Ionen


















osung ist eine Reduktion der
Linienbreite des durchstimmbaren Lasers also nur dann sinnvoll, wenn zugleich die Impuls-
breite der Ionen verringert wird.
Eine realistische Situation, bei der die tats

achlich mebaren Rekombinationsspektren von
Dichtematrixgleichungen und Ratengleichungen mit und ohne Kopplung

uber das Kontinuum









(Abb. 5.12b). Bei dieser Intensit

at liefern Dichtematrixgleichungen und Ratengleichungen,
die Kopplungen






als Ratengleichungen ohne Kopplungen

uber das Kontinuum. Interessanterweise verschwindet








oht wird (Abb. 5.12c).
Wie schon im oben diskutierten Fall der vollst

andigen Entartung der Niveaus der obe-
ren Gruppe ist dieser Unterschied auf Besetzungstransfer

uber das Kontinuum zwischen
Zust


















j die Kopplungskonstanten jIm(i

l;l+2







wir jedoch die Intensit

at um eine Gr

oenordnung, so gilt j
l;l+2








ur den Besetzungstransfer zwischen j16; li und j16; l+2i



















noch knapp eine Gr

oenordnung














ur die Dynamik zwischen jn = 16; l = 13i und jn = 16; l = 15i bzw. j16; 12i




onnen, ist es gerechtfertigt, das in Kap. 3.2.2 diskutierte Mo-
dell auf diese Situation hier anzuwenden und anhand von Abb 3.3 festzustellen, da eine
Nichber

ucksichtigung des Besetzungstransfers (=^ C
l
= 0) eine niedrigere Rekombinationsaus-
beute liefert. Da eine h

ohere Gesamtrekombination im Spektrum jedoch nur einen h

oheren
Untergrund zur Folge hat, beschr

anken sich die Auswirkungen der Vernachl

assigung des Be-




atzung der relativen H

ohe der Resonanzen im Spek-
trum. Deren prinzipielle Formen werden jedoch richtig reproduziert.
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arkungsfaktor als Funktion der Farbstoaserfrequenz (a) ohne und (b) mit inho-









Linie: Rechnung unter Verwendung der Ratengleichungen mit Kopplungen

uber das Kontinuum f

ur
um den Faktor 10 reduzierte Linienbreite und Abschneidefrequenz des Farbstoasers. Gepunktete
Linie: Rechnung unter Verwendung der Dichtematrixgleichungen f

ur um den Faktor 10 reduzierte
Linienbreite und Abschneidefrequenz des Farbstoasers. Gestrichelte Linie: Rechnung unter Ver-
wendung der Ratengleichungen mit Kopplungen

uber das Kontinuum f

ur normale Linienbreite und
Abschneidefrequenz des Farbstoasers. Der Einfachheit halber wurden f






oste Resonanzen in (a) von links nach rechts (vgl. auch
Tab. 5.1): j16; l = 9i ! j9; l = 8i

Ubergang bei 2:87049 eV, j16; 8i ! j9; 7i

Ubergang bei 2:87050 eV,
j16; 7i ! j9; 6i

Ubergang bei 2:87052 eV, j16; 6i ! j9; 5i

Ubergang bei 2:87054 eV, j16; 4i ! j9; 3i

Ubergang bei 2:87067 eV, j16; 5i ! j9; 4i

Ubergang bei 2:87069 eV.
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arkungsfaktor als Funktion der Farbstoaserfrequenz (a) ohne und (b) mit inho-









Linie: Rechnung unter Verwendung der Ratengleichungen mit Kopplungen

uber das Kontinuum f

ur
um den Faktor 10 reduzierte Linienbreite und Abschneidefrequenz des Farbstoasers. Gepunktete
Linie: Rechnung unter Verwendung der Dichtematrixgleichungen f

ur um den Faktor 10 reduzierte
Linienbreite und Abschneidefrequenz des Farbstoasers. Gestrichelte Linie: Rechnung unter Ver-
wendung der Ratengleichungen mit Kopplungen

uber das Kontinuum f

ur normale Linienbreite und
Abschneidefrequenz des Farbstoasers. Der Einfachheit halber wurden f
































































arkungsfaktor als Funktion der Farbstoaserfrequenz (a, c) ohne und (b, d) mit
inhomogener Verbreiterung durch die Impulsverteilung der Ionen f

ur (a, b) I
d











. Durchgezogene Linie: Rechnung unter Verwendung der Ratengleichungen
mit Kopplungen

uber das Kontinuum f

ur um den Faktor 10 reduzierte Linienbreite und Abschnei-
defrequenz des Farbstoasers. Gepunktete Linie: Rechnung unter Verwendung der Dichtematrix-
gleichungen f

ur um den Faktor 10 reduzierte Linienbreite und Abschneidefrequenz des Farbstoasers.





ur normale Linienbreite und Abschneidefrequenz des Farbstoasers. Der Einfachheit halber
wurden f

ur die Rechnungen nur die Triplett-Energien von C
4+
verwendet. Die in (a) erkennbare
Resonanz bei 2:87035 eV entspricht dem j16; 2i ! j9; 3i

Ubergang.































































. Durchgezogene Linie: Rechnung unter Verwendung der Ratengleichungen ohne Kopplungen

uber das Kontinuum. Gestrichelte Linie: Rechnung unter Verwendung der Ratengleichungen mit
Kopplungen

uber das Kontinuum. Gepunktete Linie: Rechnung unter Verwendung der Dichtematrix-
gleichungen. Der Einfachheit halber wurden f

ur die Rechnungen nur die Triplett-Energien von C
4+
verwendet.











amtliche induzierten Zerfallsraten bereits in der Gr

oenord-
nung bzw. oberhalb der inversen Pulsdauer. Daher tritt, mit oder ohne Besetzungstransfer,
S

attigung ein, d.h. Zust

ande mit hohem l werden bis zum Maximalwert p
0
besetzt. Alle drei
Gleichungssysteme liefern damit folgerichtig wieder die gleiche Rekombinationsausbeute.
Wir sollten an dieser Stelle betonen, da der hier und im Fall der vollst

andigen Entartung












ur hohe l, was sich aus der N







ergeben hat. Da die tats






ur hohe l aller Wahrscheinlichkeit
nach unterhalb den errechneten liegen (daf







) mit zunehmendem l f











are es nicht verwunderlich, wenn die in diesen Spektren beobachteten
Unterschiede, die auf den Besetzungstransfer












Alles in allem k

onnen wir feststellen, da die Ratengleichungen, die Kopplungen

uber
das Kontinuum nicht enthalten, gen

ugen, um die Lage, H

ohe und Breite der Resonanzen im
Spektrum korrekt wiederzugeben. Da es jedoch noch eine Vielzahl von M

oglichkeiten der
Variationen von vor allem atomaren Parametern gibt, f

ur die die Spektren von Dichtematrix-
und Ratengleichungen noch nicht verglichen wurden, kann keine Garantie daf

ur abgegeben
werden, da die Verwendung dieser Ratengleichungen auch f

ur die Beschreibung anderer, ver-
gleichbarer Zweistufenrekombinationsexperimente ausreicht. Eine sorgf

altige Analyse der re-







rung, sowie gegebenenfalls explizite Vergleiche der numerischen Integrationen von Raten- und
Dichtematrixgleichungen scheinen uns daher im allgemeinen angebracht zu sein.
Kapitel 6
Zusammenfassung
In dieser Arbeit wurde die allgemeine Theorie stimulierter Rekombination pr

asentiert. Es
wurde gezeigt, wie und unter welchen Bedingungen das Kontinuum in den Dichtematrixglei-
chungen eliminiert werden kann, wenn die Anfangsbedingung einer statistischen Verteilung

uber das Kontinuum entspricht, und welche Korrekturen zu erwarten sind, falls man

uber
die dabei verwendeten N

aherungen hinausgeht. Auerdem wurde gezeigt, wie unter spezi-
ellen Bedingungen Ratengleichungen aus den Dichtematrixgleichungen hergeleitet werden.
Im Fall isotroper Anfangsverteilung und unter weiteren, im allgemeinen relativ realistischen
Annahmen hat sich erwiesen, da Rekombinations- und Ionisationsprozesse abgesehen vom




Die Anwendung auf den einfachsten Spezialfall der laserinduzierten Rekombination in










der Anwendung auf den Fall der laserinduzierten Rekombination in eine Gruppe gebundener
Zust






ur den Fall isotroper Anfangsverteilung untersucht. Im wesentlichen ergab sich, da der














ahrend der nichthermitesche Anteil die gesamte eektive Rekombinationsrate reduziert.
Wir haben auerdem gezeigt, welche Dichtematrix- bzw. Ratengleichungen man f

ur den
experimentell relevanten Fall der laserinduzierten Zweistufenrekombination erh

alt. Die An-
wendung auf ein konkretes Zweistufenexperiment [7] ergab, da ein vereinfachtes Ratenglei-
chungssystem, das die Kopplungen






im Experiment erhaltene Spektrum zu reproduzieren. Es wurde untersucht, unter welchen
Bedingungen Dichtematrixgleichungen, Ratengleichungen mit und Ratengleichungen ohne
Kopplungen

uber das Kontinuum unterschiedliche Resultate liefern. Abgesehen vom unreali-
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stischen Fall der vollst

andigen Entartung der Niveaus in der oberen Gruppe traten lediglich
in einem bergrenztem Bereich der Intensit

at des Lasers, der die Rekombination aus dem Kon-
tinuum induziert, merkliche Abweichungen im Signal-Hintergrund-Verh

altnis auf, die durch
Besetzungstransfer











Des weiteren wurde der allgemeine Formalismus auf laserinduzierte dielektronische Re-
kombination angewandt. F

ur das einfachst m

ogliche, aus einem gebundenen und einem au-
toionisierendem Zustand bestehende System wurden f

ur isotrope Anfangsverteilung und un-
ter den in [14] vorgenommenen vereinfachenden Annahmen Modellrechnungen durchgef

uhrt.
Dabei ergab sich, da bei niedrigen Laserintensit

aten die Spektren der laserinduzierten di-
elektronischen Rekombination mit den entsprechenden Autoionisationsspektren im wesent-
lichen

ubereinstimmen (abgesehen vom Beitrag spontaner dielektronischer Rekombination,
der einen nichtverschwindenden Untergrund im Rekombinationsspektrum erzeugt), bei ho-
hen Laserintensit

aten jedoch beide Spektren erheblich voneinander abweichen. Auerdem
hat sich erwiesen, da die Ratengleichungen nur bei niedrigen Laserintensit

aten und hohen
Pulsdauern das Rekombinationsspektrum gut wiedergeben.
Neben den in dieser Arbeit diskutierten Spezialf

allen lassen sich noch eine Vielzahl weite-
rer Rekombinationsprozesse mit dem in Kap. 2 entwickelten Formalismus beschreiben. Durch
eine genaue Spezikation der diskreten und der kontinuierlichen Zust






anden\ bei Laserkopplungen l

at sich jedes System, das keine
Kontinuum-Kontinuum-Wechselwirkung beinhaltet, in das dem allgemeinen Formalismus zu-





Wie schon in Kap. 4.2 erw

ahnt, ist es nicht m










ucksichtigen. Zwar lassen sich in das
grundlegende Modell (2.1 { 2.3) Kontinuum-Kontinuum-Wechselwirkungen ohne weiteres
einbeziehen, doch w

urden diese in einer wie in Kap. 2.2 durchgef

uhrten Elimination des
Kontinuums, in der nur Beitr

age niedrigster Ordnung in die eektiven Dichtematrixgleichun-
gen (2.30) eingehen, vollst





ange in die eekti-
ven Dichtematrixgleichungen miteinzubeziehen, bedarf es der Entwicklung eines verallgemei-
nerten Formalismus, der analog zum Resolventenformalismus f

ur Ionisationsprozesse (siehe
z.B. [28]) in der Lage ist, einen geschlossenen, exakten Ausdruck f

ur die Zeitentwicklung der
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